































































































































￣麹 、●●● ロ■●●￣ ０●
り数平均孔密度ＭＲｊＯ，数平均孔半径伽,を適当なＲと＆の組み合わせから求めた．理論計算
とミユレーシヨンの結果を比較して理論式孔径分布Ｍ、の適用限界について検討したところ，理
論八K』うはＨ≦０４の領域でシミュレーションと一致し，高い信頼Ｉ生を示した．凝固過程における構
造圧縮が孔特性に及ぼす効果について検討した.見かけの相比凡を考慮すれば計算機実験により実
際の膜の子[J形状と子b径分布を精度良<再現できた．（第５章）
モンテカルロ法により高分子粒子からなる３}欠元膜構造モデルを計算機実験で構成し，貫通孔の
３次元的形状を明らかにした．さらに空孔率丹と３種類の孔，すなわち貫通孔，半貫通孔，独立
孔の存在確率（それぞれＲＢＨ）を求めた．３次元膜構造モデルとして適用できる構造体の最小
サイズは40座席×40座席の単位層を２０層積層させたモデルであった.丹く0.15では貫通孔は存
在せず，０４＜月ではほとんどが貫通孔であった．０３＜丹では貫通孔はすべて１つに連結してい
た．（第６章）
（３）再生セルロース多孔膜でウイルス粒子の懸濁水溶液をろ過したときのろ過特性を詳細に検
討し、この膜の粒子分離特性を明らかにした．ろ液中にウイルス粒子が検出されなくとも，ろ過時
間の経過とともに膜中のウイルス粒子分布は下流へ徐々に広くなっており，一部のウイルス粒子は
膜構造中を非常にゆっくりと移動した．最初のウイルス粒子がろ液中に出現するまでに得られるろ
液量(完全にウイルスが除去されたろ液の量)を臨界ろ過量阪と定義した．ろ液１滴ごとにウイル
ス粒子を定量して正確な胚を求め，胚と膜構造,ろ過条件の関係を検討した．実際の膜の電顕観察
と計算機シミュレーションの膜構造パターンを比較することにより，再生セルロース多孔膜は「空
洞一細管構造」であることがわかった．この多孔膜でウイルスろ過を行い，ろ液中のウイルス活性
を精密に定量することによりこの膜で達成される著しく高いウイルスろ過性能は「空洞一細管構
造」の細管がひとつのウイルス粒子で閉塞される現象と空洞部に大量のウイルス粒子が集積する現
象によることがわかった．雁はろ過圧力△Ｂろ過原液のウイルス濃度αに依存した．これは「空
洞一細管構造」におけるウイルス捕捉機構で説明された．（第７罰
（４）銅アンモニアセルロース溶液をアセトン水溶液で凝固させて再生セルロース多孑鵬を作製
し，膜表面の２１欠粒子半径＆，水流速平均子[j径２２１，見かけ密度法空孑L率Ｂ(d3)，乾燥膜厚ムと凝
固条件との関係を詳細に検討した．凝固液のアセトン濃度ｗＡ－＜０３であれば,膜は高分子粒子か
ら構成され，非円形孔を持つ．凝固液中のアセトン濃度とよく対応して孔形状が円形から非円形に
変化した．系のアンモニア濃度wiuJ3が高ければ高分子粒子は大きくなり，大きなセルロース粒子か
らなる膜は粒子成長理論の子側のように大きな孔径を持っていた．子[J形状の変化はＢ(d3)，劫や膜
の引っ張り強度ｎｓの変化とよく一致した．（第８章）
本研究では，局所相平衡（第２章），粒子成長シミュレーション（第３章），孔経分布に関する
格子理論，見かけ相比（第４章），２t欠元ランダム粒子配置膜モデル（第５章），３次元膜構造モ
デル（第６章），空洞一細管構造（第７章），円形孔・非円形孔（第８章）などの概念と方法を提
出した．これにより相分離法による高分子多孔膜の構造形成における核生成，１i欠粒子から２t欠粒
子への成長，２次粒子の接触による子U形成に至るすべての段階においてその科学的原理と機構を明
－２８５－
らかにし，そのようにして形成された膜の構造特性とろ過特性を相互に関連づけて考察した．
（以上）
学位論文審査結果の要旨
各審査委員が提出論文の審査を行い，さらに平成１０年１月１６日の口頭発表の後審査会を開催し，協
議の結果以下のとおり判定した。
高分子膜は分離材料として工業用に，医療用に広く利用されている。本研究では相分離法により高
分子多孔膜が形成される過程を理論と実験により系統的に明らかにし，その膜の構造特性とろ過特性
との関係を調べ，以下の結論を得ている。
（１）核発生から1次粒子への成長段階を相平衡の熱力学の視点から検討した。すなわち核生成の活
性化エネルギーを計算して核半径を求めた。さらに濃度差に基づく拡散によって移動してきた高
分子が核を成長させて１次粒子を形成することを知り，拡散方程式より粒子成長速度を求めた。
次に粒子同士の衝突による２次粒子への成長をモンテカルロ法を用いて解析し，粒子半径および
粒径分布の時間変化におよぼす高分子濃度と相比の影響を明らかにした。
（２）三次元多層膜構造モデルを考えて理論孔径分布関数を求め，計算機シミュレーションにより孔
密度および孔半径の数平均値を計算し，膜の孔形状と孔径分布を精度良く再現できることを知っ
た。
（３）再生セルロース多孔膜でウイルス粒子の懸濁水溶液をろ過したときのろ過特性を詳細に検討し，
ろ過時間の経過に伴う膜内のウイルス粒子の分布状況，ウイルス除去に要する液量など，この膜
の粒子分離特性を明らかにした。
（４）銅アンモニアセルロース溶液をアセトン水溶液で凝固させて再生セルロース多孔膜を作製し，
孔径や孔形状と凝固条件との関係を詳細に検討した。
以上のように本論文で得られた高分子多孔膜形成の原理と機構，構造特性とろ過特性に関する成果
は，膜の工学的，医学的利用に極めて重要な示唆を与えるものであり，博士（工学）論文に値するも
のと判定した。
－２８６－
